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Abstract 
The focus of the performed studies is Cu containing catalysts for nitrous oxide decomposition in the temperature 
range of 200÷600 
o
C. Catalytic samples have been synthesized by wet impregnation method. Prepared materials are 
characterized by means of XRD and N2 adsorption/desorption. The obtained results reveal that Cu or Fe supported 
catalysts, especially Cu (or Fe)/ZSM-5, exhibit very promising activity and they are good catalysts for decomposition of 
N2O. An optimal copper loading of 5 wt% is found. Further increase of Cu-loading to 7 % results in the formation of 
segregate and less active phase. Of the three supports, ZnO, Al2O3 and ZSM-5 used, H-ZSM-5 produces the most 
effective catalyst for N2O decomposition due to acid nature, high surface area and high order pore structure. The 
decomposition of N2O follows two stages. At low temperatures, N2O decomposes to N2 and surface oxygen atoms. The 
second high temperature stage involves the formation of O2 and the rate of oxygen formation correlates with catalytic 
activity. Fast desorption of O2 increases the number of effective sites and therefore the catalyst is regenerated.  
Keywords. Decomposition, N2O, copper, ZSM-5, Al2O3. 
 
1. MỞ ĐẦU 
 
Trong vài thập kỷ gần đây việc nồng độ các khí 
nhà kính tăng lên đáng kể do các hoạt động của con 
người đã tạo nên những quan tâm rất lớn về sự nóng 
lên của toàn cầu. Nitrous oxide (N2O) là một khí nhà 
kính, chỉ số GWP (global warming potential) lớn hơn 
khí CO2 tới 310 lần [1]. Hơn nữa, N2O tồn tại lâu trong 
khí quyển (khoảng 120 năm) và góp phần vào việc suy 
giảm ozon ở tầng bình lưu. Các ngành công nghiệp 
phát thải N2O chủ yếu là công nghiệp sản xuất axit 
nitric, axit adipic và caprolactam [2]. Hàng năm các 
ngành công nghiệp này thải vào môi trường khoảng 2 
triệu tấn N2O [3]. Bởi vậy việc phát triển các biện pháp 
kỹ thuật để loại bỏ một cách hiệu quả N2O từ các 
nguồn khí thải công nghiệp là một nhiệm vụ đầy thách 
thức của ngành công nghệ môi trường. 
Rất nhiều xúc tác khác nhau đã được nghiên cứu 
để thúc đẩy sự phân hủy của N2O. Trong số đó, vật liệu 
trên cơ sở Cu có rất nhiều ưu điểm về giá thành cũng 
như hoạt tính xúc tác vượt trội. Li et al. [4] chỉ ra rằng 
Cu/ZSM-5 và Cu/MOR có hoạt tính cao hơn các kim 
loại khác cũng trên ZSM-5 và MOR. Một số công trình 
khác nghiên cứu sự phân hủy N2O trên xúc tác Cu 
phân tán trên các chất mang khác nhau như SiO2 [5], 
Al2O3 [6], cacbon [7], và CeO2 [8-10].  
Đã có nhiều công trình nghiên cứu về sự hấp phụ 
và phân hủy của N2O được công bố. Phân tử N2O có 
cấu tạo thẳng nhưng không đối xứng, trong phân tử, 
bậc của liên kết N−N khoảng 1,26 còn của N−O chỉ 
1,186. Bởi vậy khi tham gia phản ứng, thường thì 
liên kết N−O sẽ bị phân cắt trước với nhiệt phân cắt 
khoảng 60÷65 kcal/mol [11]. Do đó, nhiệt độ cần 
thiết để N2O phân hủy đồng thể (không xúc tác) 
thành N2 và O2 thường không dưới 600 
o
C (873 K):  
2N2O → 2N2 + O2 ∆H
0
 = −163 kJ 
Khi có mặt xúc tác, phản ứng xảy ra ở nhiệt độ 
thấp hơn nhiều và thường theo một cơ chế chung như 
sau: trước tiên N2O hấp phụ trên các tâm hoạt tính (*) 
là các cation kim loại chưa bão hòa số phối trí: 
N2O + * ↔ N2O* 
Sự dịch chuyển electron làm liên kết N−O yếu đi 
và cấu trúc hình học của N2O bị thay đổi từ dạng 
thẳng sang dạng góc. Sau đó là sự giải phóng phân 
tử N2 khỏi bề mặt và để lại oxi nguyên tử hấp phụ: 
N2O* ↔ N2 + O* 
Phân tử O2 được giải hấp khỏi bề mặt xúc tác 
theo hai cơ chế, hoặc Langmui-Hinshelwood:  
2O* ↔ O2 + 2* 
hoặc Eley-Rideal:  
N2O + O* ↔ N2 + O2 + * 
Cơ chế thứ hai chỉ có thể xảy ra khi nồng độ oxi 
bề mặt lớn. Với cơ chế đề xuất này, thì bước giải hấp 
của oxi khỏi các tâm hoạt tính được xem là bước 
quyết định tốc độ phản ứng. Như vậy một xúc tác tốt 
cho phản ứng phân hủy N2O phải có khả năng thúc 
đẩy sự kết hợp của các nguyên tử oxi bề mặt thành O2 
giải hấp khỏi bề mặt xúc tác, giải phóng các tâm hoạt 
tính bề mặt, kết thúc một chu kỳ xúc tác và do đó sẽ 
giữ được tốc độ phân hủy N2O ổn định. 
 TCHH, 53(6), 2015  Nguyễn Thị Minh Huệ và cộng sự  
719 
Bài báo này trình bày những kết quả thu được khi 
nghiên cứu hoạt tính xúc tác của Cu trong phản ứng 
phân hủy N2O. Cu được đưa lên ba chất mang khác 
nhau ZnO, Al2O3 và H-ZSM-5 bằng phương pháp tẩm. 
Xúc tác Fe/ZSM-5 được tổng hợp để so sánh khả năng 
tương tác của tâm hoạt động với chất mang. 
 
2. THỰC NGHIỆM 
 
2.1. Tổng hợp xúc tác 
 
Các hóa chất ZnO, γ-Al2O3, (CH3COO)2Cu.H2O, 
FeCl3 .6H2O từ Trung Quốc, NH4-ZSM-5 từ Zeolyst 
International (Kansas City, USA) có tỉ số 
SiO2/Al2O3 = 30. Các mẫu xúc tác Cu/γ-Al2O3 (với 
hàm lượng kim loại 2,5, 5 và 7 %), 5 % Cu/ZnO, 










2.2. Xác định các đặc trưng 
 
Cấu trúc tinh thể của xúc tác được đặc trưng bởi 
kỹ thuật  XRD nhờ máy đo nhiễu xạ tia X D8 
Advance - Bruker với λ = 0,154 nm tại Khoa Hóa 
học – Trường Đại học KHTH – ĐHQG Hà Nội. 
Hình thái học và kích thước hạt của các mẫu xúc tác 
được xác định bằng phương pháp hiển vi điện tử 
truyền qua TEM trên máy JEM1010-JEOL tại viện 
Vệ sinh dịch tễ Trung ương. Bề mặt riêng và tính chất 
xốp của vật liệu xúc tác được xác định nhờ kỹ thuật 
BET trên thiết bị TRI START 3000 Micromeritics 
(Trường Đại học Sư phạm Hà Nội).  
  
2.3. Phương pháp thực nghiệm 
 
Hoạt tính xúc tác được khảo sát nhờ hệ thống 
phản ứng vi dòng nối trực tiếp với sắc ký khí để 
phân tích sản phẩm trong khoảng nhiệt độ 200÷600 
oC, ở áp suất thường (1 atm), được xây dựng tại 
phòng thí nghiệm Bộ môn Hóa lý thuyết và Hóa lý-
Trường ĐHSP Hà Nội. Các mẫu xúc tác (0,2 gam 
xúc tác cho một lần phản ứng được trộn với thạch 
anh (0,2 g)  được hoạt hóa 3 giờ ở 600 oC trong dòng 
H2 (tốc độ gia nhiệt 5 
o
C/phút), sau đó nhiệt độ được 
hạ xuống 200 oC. Tại nhiệt độ này, dòng hỗn hợp 
khí phản ứng gồm N2O: He với tỉ lệ 1:9 được dẫn 
qua xúc tác trong ống phản ứng trong 1 giờ với lưu 
lượng dòng D = 1,2 L/h. Sau đó nhiệt độ được nâng 
dần (tốc độ gia nhiệt 5 oC/phút) và tiến hành phân 
tích sản phẩm tại các nhiệt độ cần nghiên cứu.  
N2O, N2 và O2 được phân tích online nhờ sắc ký 
RGA 7 cột (Ultra Thermo, ĐHSP Hà Nội). Việc xác 
định hoạt tính xúc tác của mỗi một mẫu đều được 
thực hiện hai lần lặp lại. Độ chuyển hóa (C%) và độ 



































3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN  
 
3.1. Ảnh hưởng của hàm lượng kim loại đến hoạt 
tính xúc tác 
 
Giản đồ nhiễu xạ tia X của ba mẫu xúc tác có 
hàm lượng Cu thay đổit từ 2,5; 5; và 7 % (về khối 
lượng) trên γ-Al2O3 được trình bày trên hình 1. Dễ 
thấy rằng, pic nhiễu xạ đặc trưng cho CuO chỉ xuất 
hiện trên giản đồ XRD của các mẫu 5 % Cu/ γ-Al2O3 
và 7% Cu/ γ-Al2O3. Độ sắc nét và cường độ của pic 
tăng theo hàm lượng đồng có trong mẫu. Kết quả 
này cho phép rút ra nhận xét rằng độ phân tán của 
đồng trên chất mang γ-Al2O3 phụ thuộc vào hàm 
lượng của đồng trong mẫu: khi hàm lượng đồng 
tăng, độ phân tán sẽ giảm, và điều đó sẽ có ảnh 









































Hình 1: Giản đồ XRD của vật liệu 
 
Nhận xét trên cũng phù hợp với kết quả đo TEM 
của 3 mẫu xúc tác. Ảnh TEM, được minh họa trên 
hình 2, cho thấy, khi hàm lượng Cu tăng từ 2,5 % 
đến 7 % thì kích thước của các cụm tâm hoạt động 
tăng dần, điều đó đồng nghĩa với độ phân tán của 
đồng trên chất mang γ-Al2O3 giảm dần. 
Hình 3 biểu diễn đường đẳng nhiệt hấp phụ và 
khử hấp phụ N2 của 3 mẫu xúc tác và của chất mang 
γ-Al2O3. 
Từ bảng 1 và hình 3 dễ thấy ba vật liệu trên đều 
có cấu trúc mao quản trung bình thứ cấp. Đường 
kính mao quản xấp xỉ 15 nm. Diện tích bề mặt riêng 
SBET của γ-Al2O3 là 64 m
2
/g, việc thêm Cu với các 
hàm lượng khác nhau hầu như ít ảnh hưởng tới tính 
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chất xốp của bề mặt vật liệu, diện tích bề mặt riêng 
và thể tích mao quản có giảm đi nhưng không nhiều. 
 
 
   




Hình 2: Ảnh TEM của 2,5 % Cu/Al2O3 (a) 5 % 








































Hình 3: Đường đẳng nhiệt hấp phụ-khử hấp phụ N2 
của vật liệu 
 













7%Cu/γ-Al2O3 53±0,5 0,199 14,936 
5%Cu/γ-Al2O3 54±0,5 0,204 15,010 
2,5%Cu/ 
γ-Al2O3 
55±0,5 0,208 15,141 
γ-Al2O3 64±0,5 0,232 14,546 
5%Cu/ZnO 3,0±0,4 0,008 12,281 
5%Cu/ZSM-5 362±0,2 0,123 10,042 
 
Hoạt tính xúc tác của ba mẫu trong phản ứng 
phân hủy N2O được chỉ ra trên bảng 2 và hình 4a. Có 
thể thấy hoạt tính xúc tác phụ thuộc vào nhiệt độ và 
và chỉ ở nhiệt độ cao (từ 500 oC trở lên) tốc độ phản 
ứng mới tăng mạnh. Xét về độ chuyển hóa N2O theo 
hàm lượng Cu (hình 4a) thấy rằng, độ chuyển hóa 
tăng khi hàm lượng Cu tăng từ 2,5 % đến 5 % (từ 
44,62 lên 55,69 % ở 500 oC) nhưng sau đó lại giảm 
xuống còn 37,71 % khi hàm lượng Cu lên tới 7 %. Có 
thể giải thích rằng, khi hàm lượng Cu tăng thì số tâm 
xúc tác tăng lên làm tăng tốc độ chuyển hóa, nhưng 
khi tiếp tục tăng nữa thì có sự co cụm của các tâm xúc 
tác dẫn đến số tâm hoạt tính thực sự giảm và độ 
chuyển hóa của N2O vì thế giảm xuống. Khuynh 
hướng này đã được minh chứng qua các phép đo đặc 






























Hình 4a: Độ chuyển hóa N2O trên 3 xúc tác có  
































Hình 4b: Chỉ số TOF của 3 xúc tác Cu/γ-Al2O3 với 
hàm lượng Cu khác nhau  
 
Bảng 2 2O trên 3 xúc tác 












200 0,00 0,00 0,00 
450 3,04 4,95 4,89 
500 13,82 22,43 12,47 
550 44,62 55,69 37,71 
600 72,94 83,29 69,95 
 
Để làm rõ hơn nữa hoạt tính thực sự của mỗi tâm 
xúc tác, chỉ số TOF (số mol N2O chuyển hóa trên 
1mol tâm xúc tác trong 1 giờ) cho mỗi chất xúc tác 
được xác định và kết quả được trình bày trên hình 
4b. Chỉ số TOF tăng dần từ mẫu 7 % Cu, đến 5 % 
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Cu và cao nhất là ở mẫu 2,5 % Cu cho thấy các tâm 
xúc tác trong mẫu 2,5 % Cu thực sự hoạt động hơn. 
Như vậy, bằng phương pháp tẩm, khi hàm lượng 
tâm xúc tác thấp, thì khả năng phân tán của các tâm 
sẽ tốt hơn và có ảnh hưởng tích cực đến hoạt tính 
xúc tác. 
 
3.2 chất mang đến hoạt tính xúc 
tác 
 
Nếu như trong nghiên cứu trước [16], ảnh hưởng 
của chất mang được xét ở góc độ tính chất axit-bazơ 
của vật liệu thì nghiên cứu này quan tâm tới bản chất 
xốp của bề mặt chất mang. Ba chất mang ZnO,       
γ-Al2O3và H-SZM-5 có diện tích bề mặt khác nhau 
được dùng để tổng hợp 3 mẫu xúc tác chứa 5%Cu.  
Kết quả thử hoạt tính xúc tác cho phản ứng phân 
hủy N2O được trình bày trên bảng 3 và hình 5. 
 
 
Hình 5: Độ chuyển hóa N2O của xúc tác Cu trên ba 
chất mang khác nhau: ZnO, γ-Al2O3, H-ZSNM5 
 
Quan sát bảng 3 và hình 5 thấy rằng xúc tác 5 
%Cu trên chất mang γ-Al2O3 có hoạt tính xúc tác tốt 
hơn trên chất mang ZnO. Cụ thể, ở 600 oC độ 
chuyển hóa trên xúc tác 5 %Cu/ZnO chỉ đạt 66,07 % 
thì độ chuyển hóa trên xúc tác 5 %Cu/ γ-Al2O3 đạt 
78,51 %. Với xúc tác 5 %Cu/ZSM-5, kết quả thực 
nghiệm cho thấy đây là xúc tác tốt nhất, độ chuyển 
hóa đạt 100 % ở nhiệt độ 550 oC và nhiệt độ mà tại 
đó N2O bắt đầu chuyển hóa (400 
oC) cũng thấp hơn 
so với trên hai xúc tác còn lại. 
Hoạt tính xúc tác tốt hơn của Cu/ZSM-5 trước 
hết là do ZSM-5 có cấu trúc mao quản trật tự, có 
diện tích bề mặt riêng rất cao, cao hơn hẳn các chất 
mang là oxit (bảng 1). Với các phản ứng bề mặt thì 
khả năng tương tác giữa xúc tác với các phân tử chất 
phản ứng đóng vai trò rất quan trọng và quyết định 
đến khả năng hấp phụ của chất phản ứng trên bề mặt 
xúc tác. Vì thế, với cùng một hàm lượng đồng được 
đưa lên ba chất mang có diện tích bề mặt riêng khác 
nhau và tính chất axit-bazơ bề mặt khác nhau thì sẽ 
có độ phân tán khác nhau. Cụ thể diện tích bề mặt 
riêng tăng dần theo thứ tự: H-ZSM-5 > -Al2O3 > 
ZnO, ngoài ra ZnO có tính bazo mạnh hơn -Al2O3 
trong khi H-ZSM-5 là một xúc tác axit rắn mạnh. 
Trên cơ sở so sánh như vậy thì có thể chấp nhận giả 
thiết rằng độ phân tán của Cu trên H-ZSM-5 là lớn 
nhất và thấp nhất là trên ZnO. Hoạt tính xúc tác bởi 
thế tăng theo độ phân tán của pha hoạt động.  
 
Bảng 3: Ảnh hưởng của chất mang đến  












300 0,63 0,16 0,73 3,72 
400 0,58 0,75 2,10 2,90 
450 1,90 0,94 14,06 5,33 
500 10,35 4,87 68,64 17,23 
550 33,54 31,27 100,00 68,09 
600 66,07 78,51 100,00 99,33 
 
3.3. So sánh hoạt tính xúc tác của Fe/ZSM-5 với 
Cu/ZSM-5 
 
Mẫu xúc tác 5 %Fe/ZSM-5 được tổng hợp bằng 
phương pháp tẩm và nghiên cứu hoạt tính xúc tác 
cho phản ứng phân hủy N2O. Kết quả được chỉ ra 
trên hình 6. Việc so sánh kết quả thực nghiệm trên 
hai mẫu xúc tác 5%Cu/ZSM-5 và 5%Fe/ZSM-5 cho 
thấy Cu là kim loại có hoạt tính oxi hóa khử tốt hơn 
Fe. Trên xúc tác Cu, chuyển hóa của N2O được bắt 
đầu ở nhiệt độ thấp hơn và chuyển hóa sâu hơn. Tại 
500 
oC khi chuyển hóa của N2O trên xúc tác 5 
%Cu/ZSM-5 đạt 68,64 % thì trên mẫu xúc tác 5 
%Fe/ZSM-5 chỉ đạt 17,23. Nhiệt độ tại đó N2O 
chuyển hóa 100 % trên xúc tác Cu chỉ là 550 oC thấp 
hơn so với trên xúc tác Fe (600 oC). 
 
Hình 6: Độ chuyển hóa của N2O trên xúc tác 
5%Cu/ZSM-5 và 5%Fe/ZSM-5 
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3.4. Đề xuất về đường phản ứng thông qua các 
kết quả thực nghiệm 
 
Các kết quả thực nghiệm về chuyển hóa của N2O 
theo nhiệt độ trên các mẫu xúc tác nghiên cứu đều 
có cùng khuynh hướng. Bởi thế trong phần thảo luận 
này chỉ đưa ra hai ví dụ tiêu biểu. Hình 6a và 6b là 
kết quả về độ chuyển hóa N2O và chọn lọc N2, O2 
trên mẫu xúc tác 5 %Cu/γ-Al2O3. Hình 7a và 7b là 





































Hình 6a: Độ chuyển hóa và chọn lọc sản phẩm của 
quá trình phân hủy N2O trên 5 %Cu/ γ-Al2O3 
 
     Có thể thấy rằng xúc tác Cu và Fe đều có khả 
năng hoạt hóa N2O rất tốt và thứ tự xuất hiện sản 
phẩm N2 cũng như O2 phù hợp khá tốt với những 
công trình đã công bố [12-15]. Trong khoảng nhiệt 
độ từ 200÷450 oC, N2 được giải phóng do liên kết 
N−O bị phân cắt trên tâm hoạt tính để lại nguyên tử 
oxi bị hấp phụ trên bề mặt. Giai đoạn này tốc độ 
phân hủy N2O chưa cao và không thấy xuất hiện O2 
















Hình 6b: Tỉ lệ O2/N2 trong quá trình phân hủy N2O 
trên xúc tác 5 %Cu/ γ-Al2O3 
 
Khi nhiệt độ cao hơn (> 450 oC) các nguyên tử 
oxi kết hợp với nhau thành O2 phân tử giải hấp khỏi 
bề mặt và giải phóng các tâm hoạt tính, làm tốc độ 
phản ứng tăng mạnh. Tỉ lệ O2/N2 giải phóng xấp xỉ 
0,5 đúng với hệ số tỉ lượng trong phương trình phản 
ứng, chứng tỏ N2 và O2 là sản phẩm của chính quá 
trình phân hủy N2O và các tâm xúc tác không bị oxi 
hóa, tức là không bị mất hoạt tính trong khoảng 





Hình 7a: Độ chuyển hóa và chọn lọc trong quá trình 




Hình 7b: Tỉ lệ O2/N2 trong quá trình phân hủy N2O 
trên xúc tác 5%Fe/ZSM-5 
 
Kết quả thu được này cho phép đề xuất một cơ 
chế phân hủy N2O trên xúc tác Cu hoặc Fe như sau: 
- N2O bị hấp phụ trên các tâm hoạt tính  
N2O + * ↔ N2O* (hấp phụ) 
- Sau đó liên kết N−O bị phân cắt, giải phóng N2  
N2O* ↔ N2 + O* (hấp phụ) 
Ở nhiệt độ cao O2 phân tử giải hấp khỏi bề mặt 
theo cơ chế Langmuir-Hinshelwood giải phóng các 
tâm hoạt động, hoàn thành một chu kì xúc tác. 
2O
*




4. KẾT LUẬN 
 
Trong công trình nghiên cứu này, xúc tác Cu 
trên các chất mang khác nhau được khảo sát hoạt 
tính cho quá trình phân hủy của N2O. Hàm lượng Cu 
trong mẫu xúc tác không làm thay đổi đáng kể tính 
chất xốp của bề mặt nhưng lại có ảnh hưởng lớn đến 
tính chất oxi hóa khử và hoạt tính xúc tác của nó. 
Xúc tác với hàm lượng Cu 5 % thể hiện hoạt tính 
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cao nhất trong khi tiếp tục tăng hàm lượng đến 7 % 
dẫn đến sự co cụm và kém hoạt tính. Bản chất của 
chất mang đóng vai trò quan trọng, chất mang có 
tính axit thuận lợi cho quá trình phản ứng hơn so với 
chất mang thể hiện tính bazơ bề mặt. Zeolit             
H-ZSM-5 là xúc tác axit rắn với diện tích bề mặt 
riêng cao, cấu trúc mao quản trật tự là một chất 
mang “hoàn hảo” cho Cu hoặc Fe. Hoạt tính xúc tác 
của Cu/ZSM-5 và Fe/ZSM-5 trong phản ứng phân 
hủy N2O rất lớn và hiệu suất đạt gần như tuyết đối. 
Kết quả khảo sát quá trình phân hủy N2O trên 
các mẫu xúc tác nghiên cứu cho thấy cơ chế chuyển 
hóa hoàn toàn phù hợp với các công trình nghiên 
cứu khác đã công bố. Tốc độ của phản ứng phụ 
thuộc vào tốc độ kết hợp của các oxi nguyên tử hấp 
phụ thành O2 giải hấp khỏi bề mặt xúc tác. Kết quả 
thực nghiệm chỉ ra Cu và Fe là một xúc tác tốt cho 
quá trình phân hủy trự tiếp của N2O thành N2 và O2.  
 
Lời cảm ơn. Trân trọng cảm ơn Bộ Giáo dục và 
Đào tạo tài trợ cho công trình này thông qua đề tài 
có mã số B2012-17-28. 
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